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ᤵ ୚ Ꮫ ఩          ༤ኈ㸦ᕤᏛ㸧 
Ꮫ఩ᤵ୚ᖺ᭶᪥          ᖹᡂ㸰㸴ᖺ㸱᭶㸰㸴᪥ 
Ꮫ఩ᤵ୚ࡢ᰿ᣐἲつ Ꮫ఩つ๎➨4᮲➨1㡯 
◊✲⛉㸪ᑓᨷࡢྡ⛠ ᮾ໭኱Ꮫ኱Ꮫ㝔ᕤᏛ◊✲⛉㸦༤ኈㄢ⛬㸧ᛂ⏝໬Ꮫᑓᨷ 
Ꮫ ఩ ㄽ ᩥ 㢟 ┠          Ỉ⣲྾ⶶ⬟ྥୖ࡟ྥࡅࡓࢮ࢜ࣛ࢖ࢺ㗪ᆺⅣ⣲ࡢ࢞ࢫ྾╔⌧㇟ࡢ◊✲ 
ᣦ ᑟ ᩍ ဨ ᮾ໭኱Ꮫᩍᤵ ி㇂ 㝯 
ㄽ ᩥ ᑂ ᰝ ጤ ဨ          ୺ᰝ ᮾ໭኱Ꮫᩍᤵ ி㇂ 㝯 ᮾ໭኱Ꮫᩍᤵ ෠㔜 ᆂ  ୍
             ᮾ໭኱Ꮫᩍᤵ ᮧᯇ ῟ྖ ෸ᩍᤵ すཎ ὒ▱ 
 
ㄽ ᩥ ෆ ᐜ せ ᪨          
➨୍❶ ⥴  ゝ
ࢮ࢜ࣛ࢖ࢺ㗪ᆺⅣ⣲(Zeolite Templated Carbon㸸ZTC)ࡣࠊᆒ୍ࢧ࢖ࢬ(1.2 nm)ࡢ࣑ࢡࣟᏍࡀつ๎ṇࡋࡃ㓄ิࡋ













ࡶẚ㍑ᑐ㇟࡜ࡋࡓࠋFig. 1࡟ࡣࠊSPE ἲ[2]࡛ ⟬ฟࡋࡓẚ









MPa ࡲ࡛᪼ᅽࡍࡿ࡜ࠊάᛶⅣ࡛ࡣ 30 MPa ௜㏆࡛Ỉ⣲྾ⶶ㔞ࡀ㢌ᡴࡕ࡟࡞ࡿࡢ࡟ᑐࡋࠊZTC ࡛ࡣୖ᪼ࡀ⥆ࡁ
2.2 wt㸣(34 MPa, 30 rC) ࡟฿㐩ࡋࡓࠋࡇࢀࡣࠊZTC ࡢᆒ୍࡞⣽Ꮝᚄࡀ10 MPa ௨ୖࡢ㧗ᅽ࡛᭷฼࡟ാࡃࡇ࡜
ࢆ♧ࡋࡓ⤖ᯝ࡛࠶ࡿࠋ 
᭱ࡶẚ⾲㠃✚ࡢ኱ࡁ࡞ZTC㸦P7(2)-H㸧࡜άᛶⅣ 1 ✀㢮㸦MSC30㸧࡟ࡘ࠸࡚ࠊ30 㹼150 rCࡢ ᗘ⠊ᅖ࡟࠾
ࡅࡿ྾╔➼ ⥺ࡢ ᗘ౫Ꮡᛶࡢホ౯ࢆᐇ᪋ࡋࡓࠋࡑࡢ⤖ᯝࠊỈ⣲྾ⶶ㔞ࡣ ᗘୖ᪼࡜ඹ࡟పୗࡍࡿࡇ࡜ࡀศ࠿ࡗ
ࡓࠋ␗࡞ࡿ ᗘ࡟࠾ࡅࡿ྾╔➼ ⥺࠿ࡽࠊClausius-Clapeyron ᘧࢆ⏝࠸࡚⥲ᣓ྾╔⇕(Q)ࢆィ⟬ࡋࡓ⤖ᯝࠊ࡝ࡕ
ࡽࡢⅣ⣲ࡶ඾ᆺⓗ࡞≀⌮྾╔ࡢ (್8㹼6 kJ mol ²1)ࢆ♧ࡋࠊZTC ࡜άᛶⅣࡢ㛫࡛኱ࡁ࡞ᕪࡣぢࡽࢀ࡞࠿ࡗࡓࠋ 
➨஧❶࡛ࡣࠊࢫࣆ࣮ࣝ࢜ࣂ࣮ࡢึᮇ᳨ウࡶ⾜ࡗࡓࠋZTC ࡟ 0.2 wt%ࡢ Pt ࢼࣀ⢏Ꮚࢆᢸᣢࡋ࡚ࠊ30 rC ࡢ྾
╔➼ ⥺ࡢ ᐃࢆ⾜ࡗࡓ࡜ࡇࢁࠊẚ⾲㠃✚(SD)ࡣᢸᣢ๓ᚋ࡛3370 m2 g ²1࠿ࡽ3200 m2 g ²1 ࡟పୗࡋࡓࡀ྾ⶶ㔞
ࡣ0.87 wt%࠿ࡽ0.95 wt%㸦10 MPa㸧࡟ྥୖࡋࡓࡇ࡜࠿ࡽࠊࢫࣆ࣮ࣝ࢜ࣂ࣮࡟ࡼࡿỈ⣲྾ⶶ㔞ྥୖࡀ㉳ࡁ࡚࠸
ࡿ࡜ุ᩿࡛ࡁࡓࠋ 
➨୕❶ ⣽Ꮝᚄไᚚ࡟ࡼࡿ≀⌮྾╔㔞ቑຍࡢ᳨ウ[3] 
➨୕❶࡛ࡣZTC ࡢᰂ㌾ᛶࢆά⏝ࡋࠊᶵᲔⓗᅽ⦰࡟ࡼࡾZTC ࡢ࣑ࢡࣟᏍᚄࢆྍ㏫ⓗ࡟⦰ᑠࡉࡏ࡞ࡀࡽ in situ 
࡛྾╔➼ ⥺ ᐃࡍࡿ࡜࠸࠺᪉ἲࢆ⏝࠸࡚ࠊ⣽Ꮝᚄไᚚ࡟ࡼࡿ྾ⶶ㔞ቑຍࡢ᳨ウࢆ⾜ࡗࡓࠋᑦࠊᮏ ᐃἲ࡟ࡘ࠸
࡚ࡣ⣽Ꮝᚄไᚚຠᯝࡢ᳨ド࡜࢞ࢫ✀㐪࠸ࢆᢕᥱࡍࡿព࿡ࡶྵࡵ࡚ࠊCO2ࠊCH4 ࡟ࡘ࠸࡚ࡶホ౯ࢆ⾜ࡗࡓࠋZTC ࢆ 
㉸㗰ྜ㔠ᆺࢪࢢ࡟඘ሸࡋ᭱ࠊ ኱฿㐩ᛂຊࢆ150 MPa࡜ࡋ୍࡚㍈ᅽ⦰ࡋࡓ㝿ࡢᛂຊ-ኚ఩᭤⥺ࢆ ᐃࡋࡓࠋࡑࡢᚋࠊ
ࡡࡌ௜ࡁࡢຍᅽᲬࡢࡡࡌࢆ⥾ࡵࡿࡇ࡜࡟ࡼࡗ࡚ZTC ࢆ0, 69 , 135 MPa ࡢᛂຊ࡛ᅛᐃࡋࠊࡉࡽ࡟ZTC ࡀ඘ሸࡉ
ࢀࡓࢪࢢࢆ྾╔➼ ⥺ ᐃ⏝ࢭࣝ࡟ධࢀࠊ25 rC ࡟࠾ࡅࡿCO2 ࡢ྾╔ ᐃࢆ⾜ࡗࡓࠋᑦࠊᛂຊ-ኚ఩᭤⥺ࡢ ᐃ
ࡼࡾ⢏Ꮚࡢ෌㓄⨨ࢆ⪃៖ࡋࠊࡑࢀࡒࢀࡢᛂຊ༳ຍ≧ែ࡟࠾ࡅࡿZTC ࡢ⣽Ꮝᚄࢆ1.2, 1.0, 0.85 nm ࡜ぢ✚ࡗࡓࠋ 




































Fig. 2 ZTC ᅽ⦰๓ᚋࡢCO2 ྾╔➼ ⥺㸦25 rC㸧 
? 380 ?
ࢆᇶ࡟<001> ᪉ྥ࡬ࡢࡳᅽ⦰ࡋࡓࣔࢹࣝࢆᵓ⠏ࡋࣔࣥࢸ࢝ࣝࣟࢩ࣑࣮ࣗࣞࢩࣙࣥ࡟ࡼࡾᅽ⦰ᚋࡢࣔࢹࣝࡢᵓ㐀
⦆࿴ࢆ⾜࠸ࠊᚓࡽࢀࡓᵓ㐀ࣔࢹࣝ࡟ᑐࡋGrand Canonical Monte Carlo ἲࢆ⏝࠸ࡓ྾╔➼ ⥺ࡢ⌮ㄽィ⟬ࢆ⾜
ࡗࡓࠋᅽ⦰๓ࡢZTC ࡢCO2 ➼ ⥺ࡣᐇ㦂್࡜ィ⟬್࡜࡛࡯ࡰྜ⮴ࡋ࡚࠾ࡾࠊ100 kPa ࡟࠾ࡅࡿCO2 ྾╔㔞ࡣ




 CH4 ࡜H2 ࡟ࡘ࠸࡚ࡶྠᵝࡢ in situ࢞ࢫ྾╔ ᐃࢆ⾜࡞ࡗࡓࠋCH4 ࡢ྾╔㔞ࡣCO2 ྾╔ࡢሙྜ࡜ྠ  ᵝ
࡟ࠊᶵᲔⓗᛂຊ༳ຍ࡟ࡼࡾቑຍࡋࡓࠋࡋ࠿ࡋFig. 7 ࡟♧ࡍࡼ࠺࡟ࠊH2 ྾╔㔞ࡣࠊZTC ࡟ᛂຊࢆ༳ຍࡋ 
࡚ࡶ඲ࡃኚ໬ࡀ࡞࠿ࡗࡓࠋZTC ࡟࠾ࡅࡿQ ࡢ್ࡣࠊCO2 ࡀ20㹼22 kJ mol ²1, CH4 ࡀ14㹼17 kJ mol ²1ࠊ 




࣮ࣝ࢜ࣂ࣮࡟㛵ࡋ࡚ࡣ౫↛࡜ࡋ࡚୙᫂࡞Ⅼࡀከ࠸ࠋࡑࡇ࡛ZTC ࢆ࣮࣋ࢫᮦᩱ࡜ࡋ࡚Pt ࢼࣀࢥࣟ࢖ࢻ(PtNC) ⢏
Ꮚᢸᣢἲ࡟ࡼࡾヨᩱㄪ〇ࡢ෌⌧ᛶࢆ㔜どࡍࡿࡇ࡜࡟ຍ࠼ࠊ㧗⢭ᗘ࡟྾╔➼ ⥺ࡢ ᗘ౫Ꮡᛶࢆホ౯ࡍࡿࡓࡵ࡟ 
ᐃἲࢆᕤኵࡋࠊࢫࣆ࣮ࣝ࢜ࣂ࣮Ỉ⣲㈓ⶶ⌧㇟ࡢᇶ♏ⓗゎᯒࢆ㐍ࡵࡓࠋྜᡂࡋࡓ PtNCᢸᣢ ZTC୰ࡢ Pt ᢸᣢ㔞
ࡣ ICPศᯒ࡟ࡼࡾ3.23 wt%࡜ྠᐃࡉࢀࡓࠋᢸᣢ๓ᚋࡢẚ⾲㠃✚(SD)ࡣࠊࡑࢀࡒࢀ3220㸪3060 m2g ²1 ࡜࡞ࡾࠊ
PtNC ᢸᣢ࡟ࡼࡗ࡚ഹ࠿࡟ῶᑡࡋࡓࠋPtNC ᢸᣢ ZTC ࡢ྾╔㔞Mtotal(P)ࡣࠊᴟపᅽ㡿ᇦࡢ Pt ୖ࡟໬Ꮫ྾╔ࡍ
ࡿỈ⣲྾ⶶ㔞(M0)ࠊSD࡟౫Ꮡࡍࡿ≀⌮྾╔㔞(Mphys(P ))࡜ࢫࣆ࣮ࣝ࢜ࣂ࣮྾╔㔞(Mspill(P )ࡢྜィ࡜ࡋ࡚ほ ࡉࢀ
ࡿࠋᚑࡗ࡚ࠊMspill (P )ࡣࠊ௨ୗࡢ(1)ᘧ࠿ࡽぢ✚ࡶࡿࡇ࡜ࡀ࡛ࡁࡿࠋ 
Mspill(P )㸻Mtotal(P )㸫Mspill(P )㸫M0  (1) 










































Fig. 3  Mspill (P )ࡢ ᗘ౫Ꮡᛶ 
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࡟ᑐࡍࡿMtotal(P)ࡣ ᗘୖ᪼࡜ඹ࡟ቑຍࡋࡓࡇ࡜࠿ࡽࠊࢫࣆ࣮ࣝ࢜ࣂ (࣮Mspill(P))ࡀỈ⣲㈓ⶶ㔞ᨵၿ࡟㠀ᖖ࡟᭷ຠ
࡞᪉ἲ࡛࠶ࡿࡇ࡜ࡶศ࠿ࡗࡓࠋ100 kPa ࡟࠾࠸࡚PtNC ࠿ࡽZTC ࡬ࢫࣆ࣮ࣝ࢜ࣂ࣮ࡋࡓỈ⣲ࣛࢪ࢝ࣝࡢᩘࡣࠊ





࡜ࡋ࡚ࡇࢀࡽࡢせ௳ࢆ‶ࡓࡍZTC ࡛࠶ࡗ࡚ࡶࠊ≀⌮྾╔ࡔࡅ࡛ࡣ྾ⶶ㔞ࡣ2.2 wt㸣(㸾34 Mpa, 30 rC)࡟␃ࡲࡿࠋ
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